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© Brennstoffzelle mit erhohter Durchmischung in den Elektrodenporen und Verfahren zum Betreiben einer 
solchen Brennstoffzelle mit alternierendem Betriebsdruck 

© Der erfindungsgemaBe, atternierende Betriebsdruck mit 

ausreichend hoher Amplitude und Frequenz der Druck-Alter- 

nierung, erhdht den mtttieren Umsatz des Mediums an der 

Elektrokatalysatorschicht der Brennstoffzelle deutlich, weil 

eine verstarkte Durchmischung von Medium und Katalysa- 

torteilchen in den Poren der Bektroden stattfinden kann. 

Es wurde festgestellt, dag die Umsetzungsrate des Metha- 
nols an den Elektrokatalysatorpartikeln nicht einer iinearen 

Funktion folgt, so daS mit Druckerhdhung keine linearpro- 

portionale Umsatzerhdhung einhergeht Der Umsatz von 

Methanol nimmt vielmehr mit dem Druck weniger als linear 

zu. Es ist moglich, durch einen beispielsweise sich sinusfor- 

mig andernden Druck mit ausreichend hoher Amplitude und 

Frequenz den mtttieren Umsatz von Methanol zu erhohen, 
■ verglichen mit dem Umsatz bei dem sich a us den Druckan- 
\ derungen ergebenden mittleren Betriebsdruck. Dieses Prin- 

zip wird erfindungsgemaB ausgenutzt. 
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Beschreibung ben ist, bei der Mittel vorgesehen sind, die eine erfThte 

Durchmischung von Elektrokatalysatorpartikel und 

Die Erfindung betrifft eine BrennstoffzeUe, die einen Medium in den Poren der Elektroden bewirkea 
Elektrolyten, beidseitigdavonElektrokatalysatoren und AuBerdem ist Gegenstand der vorliegenden Erfin- 
zwei porSse Elektroden umfaBt, wobei die Leistungsda- 5 dung ein Verfahren zum Betreiben einer Brennstoffzel- 
ten, bei gleichbleibenden Betriebsparametera wie Tem- le, bei dem die Hohe des Betriebsdrucks der Zelle van- 
peratur, Druck und Konzentrationen der Medien, opti- iert, so daB die Druckschwankungen im System eine 
miert sind erhohte Durchmischung von Elektrokatalysatorpartikel 

Bislang werden Brennstoffzellen, wie beispielsweise und Medium in den Poren der Elektroden bewirkea 
die Direkt-Methanol-Brennstoffzelle (DMFQ, unter ei- 10 Weitere vorteilhafte Ausgestaltungen der Erfmdung er- 
nem konstanten Betriebsdruck betrieben. Nachteilig geben sich aus den Unteranspriichen sowie aus der Be- 
daran ist, daB ein gleichbleibender Betriebsdruck keine schreibung. 

Bewegung und damit Durchmischung der Medien in Nach einer Ausfuhrungsform der Erfmdung werden 
oderzwischen den Katalysatorteilchen in den Poren der Druckschwankungen in der Brennstoffzelle erzeugt 
Elektroden fcewirkt Eine Durchmischung steigert die 15 Diese Druckschwankungen konnen beispielsweise 
katalytische Effektivitat jedes einzelnen Katalysator- durch piezokeramische Membranen, Scheiben oder 
partikels und kann so entweder zu einer Verminderung Platten, die in Schwingungen versetzt werden, entstan- 
des Bedarfs an Katalysator oder zur Umsatz- oder Lei- den sein. Dabei ist es moglich, daB solche Scheiben, 
stungssteigerung der Brennstoffzelle bei ansonsten glei- Membranen oder Platten in kurzem Abstand und unge- 
chen Betriebsparameter, wie eingesetzter Konzentra- 20 fahr parallel zu den Elektroden angebracht sind Damit 
tion, d h. Menge pro Zeiteinheit an Medium, Druck und eine ungehemmte Umspulung der Elektrode mit Medi- 
Temperatur,fuhreiL urn weiterhin gewihrleistet ist, kann die Membran, 

Nach dem Stand der Technik kann die katalytische Scheibe oder Platte aus piezokeramischem Material mit 
Effektivitat nur uber Konzentrations-, Temperatur- Lochern oder anderenDurchlassenversehensein.Es ist 
oder Druckerhfihung des Mediums optimiert werden; 2$ jedoch auch mSglich, die ungehinderte Umspulung da- 
eine Durchmischung wird damit nicht erreicht Bei dem durch zu erreichen, daB die Membran, Scheibe oder 
zukunftig angestrebten Einsatz von Brennstoffzellen, Platte nicht die ganze Fliche der Elektrode parallel ein- 
beispielsweise der DMFQ in der dezentralen Energie- nimmt, sondern sich nur auf einen Teilbereich bezieht, 
versorgung find bei der Elektrotraktion, ist es jedoch so daB urn die Membran, etc. herum das Medium unge- 
erstrebenswert, die bislang nur mit hoheren Drucken, 30 hindett stromen kann. Zudem wird durch die Schwin- 
hdherer Temperatur oder hoheren Konzentrationen er- gungen der — beispielsweise — piezokeramischen 
reichbaren Leistungsdaten auch bei niedrigeren, bei- Membran das Medium auch angesaugt und somit eine 
spielsweise nur wenig uber dem Atmospharendruck lie- ausreichende UmspQlung der Elektrode gewahrleistet 
gendenBetriebsdnicken,zuerreichea Als "Elektrolyt", "Elektrorytschicht oder -folie" wer- 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es daher, eine 35 den die fQr die jeweiligen Brennstoffzellen-Typen gfingi- 
Brennstoffzelle zur Verfilgung zu stellen, bei der die gen Elektrolyten bezeichnet, beim Beispiel der DMFC 
Versorgung der Katalysatorteilchen mit Medium, dh. handelt es sich dabei La. urn protonenleitende, fest 
Brennstoff und/oderOxidans,unabhangigvonderabso- Polymere, wie Nafion (reg, Marke) oder sulfonierte 
luten Hohe des Drucks, der absoluten H5he der Tempe- Polystyrolmembranen. 

ratur oder der Konzentration an Medium optimiert ist 40 Als "Elektrokatalysatoren" oder "Elektrokatalysator- 
Im Rahmen der Erfindung wurde festgestellt, daB die partikel oder -teilchen" werden allgemein die Katalysa- 
Umsetzungsrate des Methanols an den Elektrokatalysa- torteilchen, die in den gangigen Brennstoffzellen an den 
torpartikeln keiner linearen Funkdon folgt, so daB mit Elektroden verwendet werden, bezeichnet Bei der er- 
Druckerhdhung auch keine gleichmaflig-ansteigende findungsgemaBimVordergrundstehendenDMFChan- 
Umsatzerhdhung einhergeht Der Umsatz von Metha- 45 delt es sich dabei anodenseitig um eine Platin-Rutheni- 
nol nimmt vielmehr mit dem Druck weniger als linear um-Verbindung (bevorzugt aber nicht ausschlieBlich) 
zu. Als Grund dafur wurde eine mangelnde, und mit und kathodenseitig um reines Platin, Platin auf Kohlen- 
steigendem Druck immer geringer werdende Durchmi- stoff oder ahnliches. 

schung der Katalysatorpartikel in den Poren der Elek- Als w por6se Elektroden", "Elektroden mit Poren" oder 
troden angenommen. Es konnte entsprechend gezeigt 50 ,, St^omkollektoren ,, werden iiblicherweise Werkstoffe 
werden, daB es mfiglich ist, durch einen, beispielsweise auf Kohlenstoffbasis, z. B. Kohlefaserpapiere oder -ge- 
sich sinusforrnig andernden Druck (mit ausreichend ho- webe, eingesetzt Diese sind uber der aktiven Katalysa- 
her Amplitude und Frequenz) den mittleren Umsatz von torschicht mit den Elektrokatalysatorpartikeln ange- 
Methanol, verglichen mit dem Umsatz beim (sich aus bracht und durch sie werden die Medien zu den Elektro- 
den Druckanderungen ergebenden) mittleren Betriebs- ss katalysatorpartikeln hin- und die Produkte der elektro- 
druck, zu erhohen. Allgemeine Erkenntnis der Erfin- chemischen Umsetzung wie Strom, Warme und Wasser 
dung ist schlieBlich, daB em alternierender Betriebs- abgefiihrt 

druck mit ausreichend hoher Amplitude und Frequenz Als "Medium" werden sowohl Brennstoff wie auch 
der Druck-Alternierung, den mittleren Umsatz des Me- Oxidans bezeichnet; wobei der Brennstoff im Fall der 
diums m der Hektrokatalysatorschicht deutlich erhoht, $q DMFC Methanol, ein Methanol-Wasser-Gemisch oder 
weil eine verstarkte Durchmischung von Medium und andere Brennstoffgemische, ist und das Oxidans Luft 
Katalysatorteilchen in den Poren der Elektroden start- oder reiner Sauerstoft Die Erfindung soil jedoch, wie 
findet Dieses Prinzip wird erfindungsgemaB ausge- bereits erwShnt, nicht auf DMFC eingeschrankt sein, 
nutzt sondern die beispielhafte Erliuterung anhand der 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist eine 65 DMFC dient lediglich dazu, die Erfindung klarer darzu- 
Brennstoffzelle, die einen Elektrolyten umfaBt, der beid- stellen. 

seitig von Elektrokatalysatorpartikeln und zwei pord- Als "Mittel, die eine erhohte Durchmischung von 
sen Elektroden, die mit Medium umspult werden, umge- Elektrokatalysatorpartikel und Medium in den Poren 
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der Elektroden bewirken" werden bevorzugt Mittel, die 
Druckschwankungen erzeugen, verstandea Es Iassen 
sich aber auch andere Mittel, wie kleine Ruhraggregate 
oder sonstige Mittel, die die lineare Stromung stdren, 
mit der die Medien die Elektroden umspulen, erfin- 
dungsgemaB einsetzen. Zum Beispiel ist es auch denk- 
bar, den ganzen Brennstoffzellenstapel, den gesamten 
"stack" also, in Schwingung zu versetzen und dadurch 
die erfindungsgemaB erhohte Durchmischung zu erzie- 
leru 

Mittel, die Druckschwankungen erzeugen, sind wie- 
derum bevorzugt, aber nicht ausschlieBlich, Membra- 
nen t Platten oder Scheiben, die zur Druckerzeugung in 
Schwingungen versetzt werden konnen. Als praktikabel 
haben sich dabei Ausfuhrungen erwiesen, bei denen sol- 
che Scheiben etc aus piezokeramischem Material sind. 
Es konnen jedoch auch andere Mittel, mit denen ein 
alternierender Betriebsdruck erzeugt werden kann, wie 
Kompressoren oder Pumpen als "Mittel, die eine erhoh- 



Die Druckschwankungen konnen fiber die gesamte 
Elektrodenflache oder auch nur partiell entlang der 
Elektrodenflache s wohi an der Anode als auch an der 
Kathode erzeugt werden. Durch die Druckschwankun- 
5 gen bzw. die Auslenkung der ggf. piezokeramischen 
Membran oder Scheibe wird in dem Elektrolyten und in 
der Elektrode bzw. in dem Elektrolyten zwischen den 
Katalysatorpartikeln eine zusatzliche Bewegung indu- 
ziert, die zu einer erhohten Durchmischung des Elektro- 
io lyten mit dem Medium, beispielsweise bestehend aus 
einem Gemisch von Wasser und Methanol, fuhrt Damit 
wird — um bei diesem Beispiel zu bleiben — der Um- 
satz des Methanols bei gegebener Stromdichte erhSht 
Die Folge ist u. a^ daB eine geringere Methanoi-Kon- 
15 zentration zur Erzielung einer bestimmten Leistung 
ausreicht, und mit der Erniedrigung der ursprfinglich 
einzusetzenden Methanolkonzentration auch weniger 
Methanol durch die Polymermembran zu der Kathode 
gelangt Damit wird dann zusitzlich auch noch die Alte- 



te Durchmischung von Elektrokatalysatorpartikel und 2 o rung der Kathode verringert f weil die schadlicheSpfilra- 
Medium in den Poren der Elektroden bewirken" einge- -->-«■-.■ * 
setzt werden. 

Als "Druckschwankungen" werden beispielsweise si- 
nusfdrmig sich andernde Betriebsdrucke bezeichnet, 
wobei jede angewandte Amplitude des Drucks gewahr- 25 
leistet, daB zu jedem Zeitpunkt eine ausreichende Ver- 
sorgung der porosen Elektroden und der Katalysator- 
teilchen mit Medium sichergestellt ist und auch, daB ein 
zu hoher Druck, der die Poren der Elektroden oder den 
Elektrolyten beschadigen wfirde, vermieden wird Die 
Frequenz und H5he (<= Amplitude) der Druckschwan- 
kungen ist je nach Art der Brennstoffzelle variabel und 
muB fur das jeweilige Betriebssystem gefunden und op- 
timiert werden. 

Als "Betriebsdruck" wird der mittlere Druck bezeich- 
net, mit dem die Medien die Elektroden der Brennstoff- 
zelle umstromen. 

Als Tcurzer Abstand zu der Elektrode" werden Ab- 
stinde im Bereich weniger Zentimeter, oder in der Gr6- 
Benordnung von mm und jim, verstanden. 

Das genaue Material der Hektrokatalysatoren, Elek- 
troden oder sonstiger Bestandteile der Brennstoffzelle 
soli den Urnfang der Erfindung nicht beschranken, weil 
jede gangige Brennstoffzelle, wenn ihre Elektroden er- 
findungsgemaB besser mit dem Medium durchmischt 
werden, eine hohere Effektivitat zeigt und daher hohere 
Leistungsdaten liefert 

Bei einer erfindungsgemaB verwendeten piezokera- 
mischen Scheibe oder Membran kann diese auf beiden 
Seiten mit einer Metallisierungsschicht versehen sein, 
um eine Schwingung mit einem elektrischen Wechsel- 
f eld mit geeigneter Frequenz und Amplitude zu ermog- 
lichen. Damit dieses Wechselfeld und die metallisierten 
Flachen den Betrieb der Brennstoffzelle nicht stdren, ist 
die piezokeramische Scheibe, Platte oder Membran 
wiederum mit den Erregerelektroden vollstandig, bis 
auf Kontaktflachen oder Kontaktstifte, mit einer isolie- 
renden Polymerschicht zu umhullen. Als Erregerelek- 
troden werden dabei die obengenannten Metallisie- 
rungsschichten bezeichnet Die isolierende Polymer- eo 
schicht ist dann wiederum mit einer Schicht aus einem, 
in diesem Medium leitenden aber nicht korrodierenden, 
Metall oder anderem Material, wie beispielsweise Gold, 
vollstandig zu bedecken. Damit ware ein elektrischer 
Kontakt zwischen dem Elektrokatalysator oder dem 65 
Kohlepapier ein rseits und der Kontaktfiache der Elek- 
troden oder den bipolaren Platten des Brennstoffzellen- 
stapels andererseits gewahrleistet 
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te der Kathode vermindert wird 

Patentanspriiche 

1. Brennstoffzelle mit einem Elektrolyten, der beid- 
seitig mit von Medium umspulten Elektrokatalysa- 
torpartikeln und zwei pordsen Elektroden umge- 
ben ist, dadurch gekennzeichnet, daB die Brenn- 
stoffzelle fiber Mittel zur Erzeugung und Aufrecht- 
erhaltung frequenzvariabler Schwankungen des 
Betriebsdruckes verfugt, was eine erhohte Durch- 
mischung von Medium und Elektrokatalysatorpar- 
tikeln in den Poren der Elektroden bewirkt 
2 Brennstoffzelle nach Anspruch 1, bei der die Mit- 
tel zur Erzeugung von Druckschwankungen des 
Betriebsdrucks in dem Medium sind, das beide oder 
nur eine der Elektroden und die dortigen Elektro- 
katalysatorpartikel, umspfllt 

3. Brennstoffzelle nach Anspruch 2, bei der die Mit- 
tel zur Erzeugung von Druckschwankungen, Mem- 
branen, Scheiben oder Platten umfassen. 

4. Brennstoffzelle nach Anspruch 3, bei der die 
Membranen, Scheiben oder Platten ungefahr paral- 
lel und in kurzem Abstand zu der oder den Elektro- 
de(n) angebracht sind 

5. BrennstoffzeDe nach einem der vorstehenden 
Anspriiche 2 bis 4, bei der die Mittel zur Erzeugung 
der Druckschwankungen aus piezokeramischem 
Material sind 

6. Verfahren zum Betreiben einer Brennstoffzelle 
die einen Elektrolyten umfaBt, der beidseitig von 
Elektrokatalysatorpartikebi und zwei pordsen 
Elektroden, die mit Medium umspfilt werden, um- 
geben ist, bei dem die Hohe des Betriebsdrucks der 
Zelle variabel eingestellt wird, so daB durch fre- 
quenzvariable Druckschwankungen im System ei- 
ne erhohte Durchmischung von Elektrokatalysa- 
torpartikel und Medium in den Poren der Elektro- 
den bewirkt wird 
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